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V© (57) Abstract: The invention relates to a membrane-electrode assembly for a self-humidifying fuel cell. The electrodes of the 
inventive MEA consist of a catalyst layer that is applied to the membrane side, a microporous electrode layer that borders said 
O catalyst layer and a macroporous electrode layer immediately adjacent to said microporous layer. The latter comprises platelet- 
ff^ shaped graphite on the cathode side and on the anode side carbon black particles with a rough surface and the capacity to store water. 
O As a result of the construction and the morphology of the respective electrode, the co-operation between the two electrodes of the 
Q composite and their adaptation to one another, a mass flow is formed from the cathode to the anode, said flow favouring the 

^ back-diffusion of the reaction water through the electrolyte, thus guaranteeing sufficient humidification of the electrolyte. 
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Zur Erklarung der Zweibucnstaben-Codes und der anderen Ab- 
kurzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co- 
des and Abbreviations") am Anfangjeder reguldren Ausgabe der 
PCT-Gazette verwiesen. 



(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft eine Memran-Elektroden-Einheit fiir eine selbstbefeuchtende Brennstoffzelle. Die 
Elektroden der erfindungsgemassen ME A bestehen aus einer membranseitig aufgebrachten .Katalysatorschicht, einer daran angren- 
zenden rnikroporosen und einer darauffolgend angeordneten makroporosen Elektrodenschicht, wobei die mikroporoe Elektroden- 
schicht auf der Kathodenseite plattchenformigen Graphit und anodenseitig Russpartikel mit rauher Oberflache und der Fahigkeit zur 
Wassereinlagerung aufweist. Aufgrund des Aufbaus und der Morphologie der jeweihgen Elektrode, des Zusammenspiels der beiden 
Elektroden im MEA-Verbund und der Abstimmng aufeinander bildet sich ein Massestrom von der Kathode zur Anode aus, der die 
Ruckdiffusion des Reaktionswassers durch den Elektrolyten begiinstigt und somit eine ausreichende Befeuchtung des Elektrolyten 
gewahrleisteL 
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(57) Abstract: The invention relates to a membrane-electrode assembly for a self-humidifying reel cell The electrodes of the 
■nvennye MEA consist of a catalyst layer that is applied to the membrane side, a microporous electrode laye^ SSS^ s2d 
catalyst layer and a macroporous electrode layer immediately adjacent to said microporous layer. The la J «m^sTp1JS 

JTEK 51" C3th0de SSd f T d °" ^ an ° de ^ ^ bkck P3rtic]eS With 3 ^ h SU * ace ™* ^ cap"5 "st- water 
As a result of the -nstrucUon and the morphology of the respective electrode, the co-operation between the two efectrodes of me 

MEA compos.te and the.r adaptatron to one another, a mass flow is formed from the cathode to the anode, said flow favouring Z 

back-dtffuston of the reactton water through the electrolyte, thus guaranteeing sufficient humidification of the electrolyte 

[Fortsetzung auf der nachsten Seite] 
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(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft eine Mernran-Elektroden-Einheit fiireine selbstbefeuchtende Brennstoffzelle. Die 
Elektroden der erfindungsgemassen ME A bestehen aus einer membranseitig aufgebrachten .Katalysatorschicht, einer daran angren- 
zenden mikroporosen und einer darauffolgend angeordneten makroporosen Elektrodenschicht, wobei die rnikroporoe Elektroden- 
schicht auf der Kathodenseite plattchenformigen Graphit und anodenseitig Russpartikel mit rauher Oberflache und der Fahigkeit zur 
Wassereinlagerung aufweist. Aufgrund des Aufbaus und der Morphologie der jeweiligen Elektrode, des Zusammenspiels der beiden 
Elektroden im MEA-Verbund und der Abstimmng aufeinander biJdet sich ein Massestrom von der Kathode zur Anode aus, der die 
Ruckdiffusion des Reaktionswassers durch den Elektrolyten begunstigt und somit eine ausreichende Befeuchtung des Elektrolyten 
gewahrleistet. 
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Membran-Elektroden-Einheit fur eine selbstbef euchtende Brenn- 

stof f zelle 

Die Erfindung betrifft eine Membran-Elektroden-Einheit (MEA) 
fur eine selbstbef euchtende Brennstoff zelle . 

Aus DE 199 21 007 CI ist zur Befeuchtung einer Membran eine 
Brennstoff zelle mit Membran-Elektroden-Einheiten und in den Bi- 
polarplatten integrierten Gaskanalen bekannt, indent ein Teil 
des im Brennstoff zellenbetrieb anfallenden Produktwassers durch 
Kapillarkrafte zum Gaseingang zuruckgeleitet wird. Zum Fliissig- 
keitstransport konnen dabei sowohl der Kanalboden als auch die 
Kanalwande mit einer Kapillarschicht versehen werden. 

Aus DE 197 09 199 Al ist eine Gasdif f usionselektrode mit ver- 
ringertem Dif f usionsvermogen fur Wasser und ein Verfahren zum 
Betreiben einer PEM-Brennstoff zelle ohne Zufuhrung von Membran- 
befeuchtungswasser bekannt. Dies wird erreicht durch eine Modi- 
fikation der Gasdif fusionselektroden durch Verpressen bei hohen 
Driicken von 200 bis 4 000 bar, durch Abdichten des Elektrodenma- 
terials gegen Wasserverluste durch Fullmaterial oder dem An- 
bringen einer weiteren Schicht an der Oberflache der Elektrode. 

Polymerelektrolytmembran (PEM) -Brennstoff zellen benotigen fiir 
den Protonenleitmechanismus stets eine gute Durchf euchtung des 
Elektrolyten. Ohne ausreichende Befeuchtung sinkt die Leistung 
der Brennstoff zelle. Im ungiinstigsten Fall kann das Austrocknen 
des Elektrolyten zum Absturz der Brennstoff zelle fuhren. 
Aus diesem Grund werden Brennstoff zellensysteme, die eine sehr 
hohe Leistungsdichte aufweisen sollen, mit zusatzlichen, exter- 
nen Gasbef euchtern aufgebaut. Da Brennstoff zellen ebenfalls aus 
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Grunden der Leistungssteigerung idealerweise bei Temperaturen 
von mindestens 70 °C, besser bei Temperaturen von grofier als 
80 °C betrieben werden, arbeiten diese Systeme in der Regel bei 
einem Betriebsdruck von mindestens 2,5 bar, urn ein ubermafiiges 
Austrocknen der Brennstof f zelle zu verhindern. 

Andererseits wiirde ein Brennstof f zellensystem, welches ohne zu- 
satzliche, externe Befeuchtung auskame eine wesentliche System- 
vereinfachung darstellen. Auch eine Reduzierung des Arbeitsdru- 
ekes wurde das System einfacher machen und den Systemwirkungs- 
grad steigern. 

Aufgabe der Erfindung ist es daher, eine Membran-Elektroden- 
Einheit zur Verfugung zu stellen, die in der Lage ist, bei die- 
sen Betriebsbedingungen eine ausreichende Befeuchtung des E- 
lektrolyten ohne externe Befeuchtung zu gewahrleisten, ohne die 
Versorgung der Reaktionsschichten mit den Gasen zu behindern. 

Diese Aufgabe wird durch die kennzeichnenden Merkmale des Pa- 
tentanspruchs 1 gelost. Die Unteranspriiche betreffen vorteil- 
hafte Ausgestaltungen der Erfindung. 

Vorteilhafterweise kann sich aufgrund des Aufbaus und der Mor- 
phologie der jeweiligen Elektrode, aufgrund des Zusammenspiels 
der beiden Elektroden im MEA-Verbund und der Abstimmung aufein- 
ander ein Massestrom von der Kathode zur Anode ausbilden, der 
die Ruckdif fusion des Reaktionswassers durch den Elektrolyten 
begiinstigt und somit eine ausreichende Befeuchtung des Elektro- 
lyten gewahrleistet . Als ein weiterer Vorteil lassen sich 
Brennstof fzellensysteme, die die erf indungsgemafie MEA enthal- 
ten, bei reduziertem Arbeitsdruck betreiben, wodurch das System 
baulich deutlich vereinfacht und der Wirkungsgrad gesteigert 
werden kann . 

Die Erfindung wird nachfolgend anhand der Figuren naher erlau- 
tert. Es zeigt: 
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Fig. 'I beispielhaft eine schematische Darstellung eines MEA- 
Aufbaus 

Fig. 2 als ein Beispiel einen Vergleich von zwei Strom- 

Spannungskennlinien einer erf indungsgemafien MEA mit ei- 
ner Referenz-MEA 

Fig. 3 den Einflufi des Anodenbelegungsgrades auf die Leis- 
tungsf ahigkeit einer erf indungsgemafien MEA 

Fig. 4 eine REM-Auf nahme eines auf der Anodenseite der erf in- 
dungsgemafien MEA als eine mogliche Variante verwendeten 
RuBes 

Fig. 5 eine REM-Auf nahme eines auf der Kathodenseite der er- 
f indungsgemafien MEA als eine mogliche Variante verwen- 
deten Graphits 

Fig. 6 eine REM-Auf nahme einer erf indungsgemafien MEA mit 
plattchenf ormigem Graphit auf der Kathodenseite 

Fig. 7 eine schematische Darstellung des Achsenverhaltnisses 
eines plattchenf ormigen Garphitpartikels 

Damit Brennstoff zellen bei niedrigen Betriebsdriicken und Tempe- 
raturen von mindestens 70°C effizient betrieben werden konnen, 
kann das fur den Protonenleitmechanismus erf orderliche Wasser 
nur aus der Kathodenreaktion bereitgestellt werden. Bei her- 
kommlichen Brennstoff zellen konnen die Gasstrome innerhalb der 
Zelle jedoch mehr Wasser aufnehmen und austragen, als durch die 
Kathodenreaktion entsteht. Dies fuhrt im Endeffekt zu einer ne- 
gativen Wasserbilanz der Brennstoff zelle . Zur Losung dieses 
Problems wird erf indungsgemafi eine Membran-Elektroden-Einheit 
mit selbstbef euchtenden Eigenschaf ten zur Verftigung gestellt. 
Selbstbef euchtend heifit, Wasser, das die Zelle durch den Katho- 
denabgasstrom oder die Anode durch den Reaktandengasstrom ver- 
lafit, mufi ausgeglichen werden durch Wasser, welches elektroche- 
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misch an der Kathode produziert und innerhalb der Zelle gehal- 
ten wird, um eine ausreichende Befeuchtung des Elektrolyten zu 
gewahrleisten . 

Es wird vorgeschiagen das durch die Kathodenreaktion entstehen- 
de Wasser durch einen geeigneten Aufbau der Brennstof fzellen- 
elektroden, durch die strukturellen Merkmale der einzelnen 
Schichten, insbesondere auch der mikroporosen Schichten, und 
durch die Abstimmung von Anode und Kathode bezuglich der mikro- 
porosen Schicht aufeinander in der MEA so umzuleiten, daft es im 
wesentlichen zur Befeuchtung des Elektrolyten bereits.teht , ohne 
gleichzeitig die Versorgung der Elektroden mit den Reaktionsga- 
sen zu behindern. Hierzu werden Anode und Kathode so ausgebil- 
det, daft das kathodenseitig entstehende Reaktionswasser zu ei- 
nem ausreichend hohen Anteil nicht liber den Kathodenraum ab- 
transportiert wird, sondern besonders vorteilhaft durch Ruck- 
diffusion zuriick in den Elektrolyten gelangt. 

Wie in Fig. 1 dargestellt, umfaftt die erf indungsgemafte Membran- 
Elektroden-Einheit 1 fur eine Brennstof f zelle eine Anoden- 6/ 
eine Kathodenelektrode 7 und eine dazwischen angeordneten Poly- 
merelektrolytmembran 5, wobei die Elektroden 6,7 aus einer 
membranseitig auf gebrachten Katalysatorschicht 4, einer daran 
angrenzenden mikroporosen 3 und einer darauf f olgend angeordne- 
ten raakroporosen Elektrodenschicht 2 bestehen, wobei die mikro- 
porose Elektrodenschicht (3) auf der Kathodenseite plattchen- 
formigen Graphit und anodenseitig Ruftpartikel mit rauher Ober- 
flache und der Fahigkeit zur Wassereinlagerung aufweist und wo- 
bei der Belegungsgrad an Kohlenstoff auf der Kathodenseite ei- 
nen Bereich zwischen etwa 0,5 und 6 mg/cm 2 und auf der Anoden- 
seite einen Bereich zwischen etwa 0,2 und 4 mg/cm 2 umfasst. Der 
Belegungsgrad • an Kohlenstoff kann auf der Anodenseite kleiner 
sein als auf der Kathodenseite. Der Belegungsgrad der mikropo- 
rosen Schicht 3 hangt stark vom verwendeten Kohlenstoff ab. Die 
Angabe zum Belegungsgrad entspricht einem Flachengewicht . 
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Die makroporose Schicht 2 oder Lage dient zum einen als Ab- 
standshalter uber der Gasverteilungskanalstruktur , auch als 
Flowfield oder Bipolarplatte bekannt, zum anderen im wesentli- 
chen zur Verteilung der Reaktionsgase . In der schematischen 
Zeichnung ist die Bipolarplatte nicht eingezeichnet . Die Ver- 
sorgung der Reaktionsschichten 4 mit den Gasen, bevorzugt H2 
und 0 2 oder Luft, erfolgt liber den Konzentrationsausgleich im 
Elektroden- und Flowf ieldraum. 

Im Zusammenspiel zwischen Kathode 7 und Anode 6 innerhalb der 
MEA 1 bildet sich ein Massestrom von der Kathode zur Anode aus, 
der eine ausreichende Befeuchtung des Elektrolyten 5 gewahr- 
leistet. 

Die Kathode 7 wird daher als Dampfdiff usionssperre ausgebildet, 
ohne den Antransport der Luft bzw. des Sauerstoffs zu behin- 
dern. Erreicht wird dies durch morphologische Mafinahmen in der 
mikroporosen Gasverteilungslage 3 und durch deren Zusammenset- 
zung. Das Wasserruckhaltevermogen wird durch die Reduzierung 
von Stof f austauschprozessen unterstiitzt . Insbesondere wirkt 
hier die mikroporose Kathodenschicht 3 als Wasserdampf- 
Diff usionssperre * Zu diesem Zweck ist die Kathode 7 derart aus- 
gebildet, daB das entstehende Reaktionswasser nicht oder nur zu 
einem geringen Anteil durch Kapillarkraf te in der uber der be- 
vorzugt hydrophoben Reaktionsschicht 4 liegenden mikroporosen 
Schicht 3 fixiert werden kann. Verglichen mit der Anodenseite 
weist die mikroporose Elektrodenschicht 3 keine oder nur eine 
sehr geringe Wassereinlagerung auf. Die Weglange, die das Was- 
ser bis zum Eintritt in den freien Flowf ield-Gasstrom zuruck- 
legt, kann zum einen durch die Erhohung der Belegung, zum ande- 
ren durch morphologische MaJinahmen an dem die Schicht 3 bilden- 
den Werkstoff selbst erhoht werden. Der Stof f austausch im 
Grenzbereich zwischen freiem Gasstrom und mikroporoser Schicht 
3 wird durch die Reduzierung der Mikroturbulenzen gesenkt. Die 
Hydrophobierung dieser Schicht und das Verhaltnis von Fein- zu 
Grobanteil innerhalb der Korngroflenverteilung in dieser Lage 
muii so gewahlt werden, daii die Versorgung der Katalysator- 
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schicht 4 mit Sauerstoff nicht verhindert wird. 1st der Feinan- 
tdil- zu hoch, setzen sich die Gaskanale 'zu. 

Die Kathode 7 wird aus einer makroporosen Tragerschicht 2, die 
ein Papier, Vlies oder ahnliches aus Kohlenstoff enthalt, z.B. 
das Kohlepapier TGP H090 der Fa. Toray , aufgebaut, die mit ei- 
ner mikroporosen, bevorzugt texturierten Kohlenstoff schicht 3 
versehen ist. Die Kohlenstof fpartikel der mikroporosen Schicht 
3 sollten so beschaffen sein, daJi sie kein oder nur sehr wenig 
Wasser einlagern konnen und eine BET-Oberf lache von ungefahr 60 
bis 100 m 2 /g bzw. eine Partikelgrofie von etwa 20 bis 100 ran 
aufweisen. Dies kann durch eine Granulierung des Kohlenstof fs 
mit geeigneten Additiven erfolgen. Bevorzugt wird jedoch 
graphitischer Kohlenstoff verwendet . Die mittlere Korngrofte 
(D50-Wert) liegt hierbei etwa zwischen 0,5 und 10 pui, bevorzugt 
etwa zwischen 2 und 6 jam. Die BET-Oberf lache ist in einem Be- 
reich von etwa 5 bis 30 m 2 /g, bevorzugt bei etwa 20 m 2 /g ange- 
siedelt. Durch eine plattenf ormige Ausbildung des Kohlenstof fs 
kann eine Texturierung, d.h. eine im wesentlichen horizontale 
Anordnung der Graphit-Agglomerate, welche sich aus einzelnen 
plattchenf ormigen Primarpartikel zusammensetzen, erreicht wer- 
den. Die mikroporose Elektrodenschicht 3 weist daher auf der 
Kathodenseite plattchenf ormigen Graphit auf, wobei das Achsen- 
verhaltnis, wie in Fig. 7 dargestellt, des plattchenf ormigen 
Graphits zwischen 3 und 12 liegt, bevorzugt zwischen 3 und 6. 
Die Graphitplat'tchen weisen zudem eine glatte Oberflache auf, 
die die Mikroverwirbelungen, d.h das Ausbilden einer turbulen- 
ten Stromung, die den Stof f austausch senkrecht zum Gasstrom be- 
gunstigen wurde, reduziert und somit den Stof f austausch, d.h. 
die Aufnahme von Wasser in der Schicht verschlechtert . Das Was- 
serruckhaltevermogen wird daher durch die Reduzierung von 
Stof f austauschprozessen unterstiitzt. Die Texturierung wirkt 
sich zusatzlich auf die Weglange des Wassers von der Reaktions- 
front bis in den freien Kathoden (Ab) Gasstrom aus. Die Anordnung 
der plattchenf ormigen Graphites geschieht weitgehend parallel 
zur Membran 5. 

Die mikroporose Elektrodenschicht 3 der Kathode 7 kann aufierdem 
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hydrophobiert sein, wobei ein fluoriertes Polymer, bevorzugt 
PTFE, Verwendung findet. Der Gehalt an PTFE in der Schicht 
liegt etwa zwischen 0 und 20 Gewichts-%, bevorzugt etwa zwi- 
schen 5 und 15 Gewichts-%, besonders bevorzugt etwa bei 11 Ge- 
wichts-%. Die makropdrose Elektrodenschicht 2 ist bevorzugt 
nicht hydrophobiert. 

Als Polymermaterial fur die Anode 6 und die Kathode 7 konnen 
Polymerelektrolyte 5 auf Basis von Nafion der Fa. DuPont , aber 
auch Membranen auf Basis mindestens eines perf luorsulf onsaure- 
haltigen Polymers, eines fluorierten sulf onsauregruppenhaltigen 
Polymers, eines Polymers auf Basis von Polysulfonen bzw. Poly- 
sulf on-Modif ikationen, z.B. PES oder PSU, eines Polymers auf 
Basis von aromatischen Polyetherketonen, z.B. PEEK, PEK oder 
PEEKK, eines Polymers auf Basis von Trif luorstyrol , wie dies 
z.B. in WO 97/253 69 der Fa. Ballard beschrieben ist, oder auf 
Basis einer Kompositmembran, wie dies als Beispiel in einer al- 
teren, nicht vorverof f entlichten Schrift DE19943244 der Fa. 
DaimlerChrysler, in WO 97/25369 oder WO/06337 der Fa. Go- 
re/DuPont de Nemours ausgefuhrt ist, Einsatz finden. 

Die Anode 6 ist so gestaltet, daft sie die Riickdif fusion des Re- 
aktionswassers durch den Elektrolyten 5 begunstigt. Die Versor- 
gung der Anodenreaktionsf ront mit Wasserstoff wird dadurch 
nicht behindert. Die dazu passende Anode 6 muli daher so ausge- 
bildet sein, dafi sie ein angemessenes Wasserauf nahmevermogen 
zeigt, und dali die freie Weglange, die das Wasser bis zum Ein- 
tritt in den Wasserstof f-Gasstrom hat, so gewahlt ist, dali die 
Anode nicht geflutet wird. Durch die Wasserauf nahme entsteht 
ein Wasser-Konzentrationsgef alle, welches den Elektrolyten 5 
leicht entwassert, und so einen Stoffstrom von der Kathode 7 
zur Anode auslost. Erreicht wird dies durch Kombination geeig- 
neter Werkstoffe. Die morphologischen Eigenschaf ten und die Be- 
legung der mikroporosen Schicht 3 sind auch hier entscheidend . 
Der Stof f austausch innerhalb der Brennstof f zelle erfolgt gene- 
rell uber zwei Mechanismen : An- und Abtransport des Wassers er- 
folgt zum einen mit dem parallel zur Elektrodenoberf lache ver- 
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laufenden Gasstrom, zum anderen durch den senkrecht dazu ausge- 
richteten Konzentrationsausgleich durch die Diffusion des Was- 
sers durch die porosen Schichten zur oder aus der Reaktionszo- 
ne. Da die Gasstrome gerade mit Blick auf ein niedriges Druck- 
niveau im Flowfield in der'Regel eher laminar sind, ist hier 
der Stof f austausch in senkrecht zum Strom laufender Richtung 
eher schlecht. Dies andert sich im Bereich der porosen Schich- 
ten. Hier werden Mikroverwirbelungen erzeugt, die den Stof f aus- 
tausch, und damit die Abgabe bzw. Aufnahme von Wasser begiinsti- 
gen . 

Die mikroporose Elektrodenschicht 3 der Anode 6 setzt sich aus 
Kohlenstof f agglomeraten zusammen, die verschiedene strukturelle 
Ebenen haben. Der Rufi besteht aus sehr kleinen annahernd kugel- 
formigen Primarpartikeln mit einer definierten Porositat, die 
Haufenwerke bilden, aus welchen sich die Agglomerate zusammen- 
setzen. Es bildet sich eine mikroskopische und eine makroskopi- 
sche kapillare Struktur aus, die in der Lage ist, durch Kapil- 
larkondensation Wasser in sich einzulagern und dieses in gewis- 
sen Grenzen uber Kapillar kraf te auch zu halten. Durch Hydropho- 
bierung dieser Schicht kann die Einlagerung noch beeinfluftt 
werden. Angrenzende Schichten oder Bereiche konnen so be- oder 
entf euchtet werden . 

Die mikroporose Elektrodenschicht 3 der Anode 6 kann zusatzlich 
hydrophobiert sein, wobei ein fluoriertes. Polymer, bevorzugt 
PTFE, Verwendung f indet . Die makroporose Elektrodenschicht 2 
ist bevorzugt nicht hydrophobiert. Der Gehalt an PTFE in der 
Schicht liegt etwa zwischen 0 und 20 Gewichts-%, bevorzugt etwa 
zwischen 5 und 15 Gewichts-%, besonders bevorzugt etwa bei 11 
Gewichts-%. Die Anode ist als Entwasserungsschicht ausgebildet. 

Die Herstellung der MEA erfolgt beispielsweise durch Verfahren, 
wie sie in den noch nicht vorverof f entlichten Patentanmeldungen 
DE 10052224 oder DE 10052190 beschrieben sind, oder nach einem 
anderen im Stand der Technik ublichen und fur die Herstellung 
der MEA geeigneten Verfahren. Urn die Elektroden 6,7 mit der 
Polymerelektrolytmembran zu einer Membranelektrodeneinheit 1 
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zusammenzuf ugen, wird ein Druck im Bereich von etwa 300 bis 350 
N/cm 2 angewandt. Hierbei wird das Material nicht verdichtet. 

In Fig. 2 ist beispielhaft der Vergleich von zwei Strom- 
Spannungskennlinien einer erf indungsgemaften Membran-Elektroden- 
Einheit und einer Referenz-MEA gezeigt. Beide MEA' s weisen als 
Schicht 2 anoden- wie kathodenseitig ein Kohlepapier der Fa. 
Toray TGP H090 auf, als Katalysatormaterial wird Platin verwen- 
det, der Katalysatorbelegungsgrad betragt etwa 4 mg/cm 2 ; als 
Membranmaterial wurde eine Naf ion-Membran 112 der Fa. DuPont de 
Nemours eingesetzt. Die erf indungsgemafle MEA weist als Schicht 
3 kathodenseitig graphitischen, plattchenf ormigen Kohlenstoff, 
z.B. das Produkt Timrex KS6 der Fa. Timcal, auf mit einem Bele- 
gungsgrad zwischen etwa 1,5 und 3 mg/cm 2 und einer mittleren 
Korngrofte im Bereich von etwa 3 bis 4 \xm, die Referenz-MEA ka- 
thodenseitig Rufipartikel (z.B. Acetylen Black C50 der Fa. Chev- 
ron) mit einem Belegungsgrad zwischen etwa 0,9 und 2 mg/cm 2 . 
Die Gegenelektrode (hier: Anode) fur die erfindungsgemalie MEA 
entspricht dem Aufbau der Anode der Referenz-MEA. Die Anode 
enthalt in der mikroporosen Schicht 3 RuJSpartikel (z.B. Acety- 
len Black C50 der Fa. Chevron) mit einem Belegungsgrad zwischen 
0,4 und 4 mg/cm 2 . Die mikroporose Schicht 3 kathoden- wie ano- 
denseitig weist einen PTFE-Gehalt von ca . 11 Gewichts-% auf. 
Die Messung dieser MEA' s wurde in einer Wasserstof f /Luf t be- 
triebenen Brennstof f zelle durchgef iihrt , wobei der stochiometri- 
sche Anteil an H2/Luft 1,2/1,5 und die Zellentemperatur ca. 
73°C betragen. Der Druck anoden- wie kathodenseitig betragt in 
diesem Beispiel 1,5 bar absolut. Die erf indungsgemafie MEA zeigt 
im Niederdruckbereich eine verbesserte Leistungsf ahigkeit ge- 
genuber der Referenz-MEA. 

In Fig. 3 ist der Einflufi des Anodenbelegungsgrades auf die 
Leistungsf ahigkeit einer erf indungsgemaflen MEA dargestellt. 
Der Anodenbelegungsgrad (im wesentlichen das Flachengewicht der 
mikroporosen Elektrodenschicht 3 aus Rufipartikeln) steigt von 
Probe 1 bis Probe 3 im Wert an. Der Kathodenbelegungsgrad (im 
wesentlichen das Flachengewicht der mikroporosen Elektroden- 
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schicht 3 aus plattchenf brmigem Graphit) wird konstant gehal- 
ten. Als Katalysatormaterial wird Platin verwendet, der Kataly- 
sator-Belegungsgrad betragt etwa 4 mg/cm 2 . Die Messung dieser 
MEA' s wurde in einer Wass.erstof f /Luf t betriebenen Brennstof f- 
zelle durchgeftihrt, wobei der stochiometrische Anteil an 
H 2 /Luft etwa 1,2/1,5 und die Zellentemperatur ca . 70°C betra- 
gen. Die Temperatur des Ref orrnatgases H 2 betragt ca. 65 °C. Der 
Druck anoden- wie kathodenseitig liegt in diesem Beispiel bei 
etwa 1,5 bar absolut . 

Die mit R bezeichneten Kurven 1 bis 3 geben den Widerstandsver- 
lauf der Proben wahrend der Messung an, die mit einer einfachen 
Ziffer gekennzeichneten Kurven die Strom-Spannungskennlinie der 
jeweiligen Proben 1 bis 3. 

Wie aus dem Diagramm ersichtlich ist, zeigt die Probe 1 einen 
Abfall der Spannung und einen starken Anstieg im Widerstand. 
Der Elektrolyt trocknet aus, die Probe ist somit zu niedrig be- 
legt. Bei der Probe 2 lasst der Widerstandsver lauf auf einen 
ausgeglichenen Wasserhaushalt schlielien, die Belegung der Probe 
2 ist somit gut. Probe 3 lalit einen Spannungs- als auch Wider- 
standsabfall erkennen. Der Widerstandsverlauf zeigt deutlich, 
dafi die Anode zu hoch belegt ist und daher geflutet wird. 
Wie aus diesem Versuch deutlich wird, ist zum einen der Aufbau 
und die Morphologie der jeweiligen Elektrode, aber auch das Zu- 
sammenspiel der beiden Elektroden im MEA-Verbund und somit die 
Abstimmung aufeinander fur die Leistungsf ahigkeit einer Brenn- 
stoffzelle entscheidend, damit sich ein Massestrom von der Ka- 
thode zur Anode ausbilden kann, der die Ruckdif fusion des Reak- 
tionswassers durch den Elektrolyten begiinstigt und somit eine 
ausreichende Befeuchtung des Elektrolyten gewahrleistet . 

Fig. 4 zeigt eine REM-Aufnahme von Rulipartikeln, der beispiels- 
weise in der mikroporOsen Schicht 3 auf der Anodenseite der er- 
f indungsgemaJien MEA eingesetzt werden kann. Hier kann bei- 
spielsweise Ruli der Fa. Chevron, Acetylen Black C50, Anwendung 
finden. Die Dichte des Ruftes liegt im Bereich von etwa 0,09 und 
0,11 g/cm 3 , die PartikelgroBe bei etwa 300 nm. 
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Fig. 5 dagegen zeigt eine REM-Auf nahme eines plattchenf ormigen 
Graphit s, der in der mikroporosen Schicht 3 auf der Kathoden- 
seite der erf indungsgemaJien MEA eingesetzt werden kann . Der 
beispielhaft gezeigte Graphit weist eine BET-Oberf lache von et- 
wa 20 m 2 /g, einen D50-Wert von etwa 3,4 jjjh bzw. einen D90~Wert 
von etwa 6 jum auf. Hier kann beispielsweise Graphit der Fa. 
Timcal, Timrex KS6, Anwendung finden. 

Fig. 6 stellt einen Ausschnitt aus einer erf indungsgemaflen MEA 
mit plattchenf ormigem Graphit in der mikroporosen Schicht 3 auf 
der Kathodenseite, einer daran angrenzenden Katalysatorschicht 
4 und dem darauf f olgenden Elektrolyten 5 dar. Die makroporose 
Elektrodenschicht 2 ist nicht dargestellt. 
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Patentans p riiche 



1. Membranelektrodeneinheit (1) fur eine Brennstof f zelle, um- 
fassend eine Anoden-(6), eine Kathodenelektrode (7) und eine 
dazwischen angeordnete Polymerelektrolytmembran (5), 
dadurch gekennzeichnet, 

dali die Elektroden (6,7) aus einer membranseitig auf gebrachten 
Katalysatorschicht (4) , einer daran angrenzenden mikroporosen 
(3) und einer darauf f olgend angeordneten makroporosen (2) 
Elektrodenschicht bestehen, wobei die mikroporose Elektroden- 
schicht (3) auf der Kathodenseite plattchenf ormigen Graphit und 
anodenseitig Rufcpartikel iuit rauher Oberflache und der Fahig- 
keit zur Wassereinlagerung aufweist, wobei der Belegungsgrad an 
Kohlenstoff auf der Kathodenseite einen Bereich zwischen etwa 
0,5 und 6 mg/cm 2 und auf der Anodenseite einen Bereich zwischen 
etwa 0,2 und 4 mg/cm 2 umfasst. 

2. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch. 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dali der Belegungsgrad an Kohlenstoff auf der Anodenseite klei- 
ner ist als auf der Kathodenseite . 

3. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft das Achsenverhaltnis des plattchenf ormigen Graphits zwi- 
schen 3 und 12 liegt. 

4. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dali die Ruftpartikel eine Dichte von etwa 0,05 bis etwa 0,2 
g/cm 3 und eine PartikelgroBe von etwa 200 bis 600 nm aufweisen. 
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5. ' Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

dafi die mikroporose Elektrodenschicht (3) auf der Kathodenseite 
keine oder nur eine geringe Fahigkeit zur Wassereinlagerung 
aufweist verglichen mit der Anodenseite. 

6. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1 bis 5, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft die Anode (6) als Entwasserungsschicht ausgebildet ist. 

7. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1, 
dadurch gekennzeichnet, 

daft die mikroporose Elektrodenschicht (3) anoden- wie kathoden- 
seitig hydrophobiert ist. 

8. Membranelektrodeneinheit nach Anspruch 1, 
dadurch cjekennzeich.net, 
dafi die Katalysatorschicht (4) hydrophobiert ist. 
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Fig. 6 
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